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ISAII{ENVATTING
SELEKTIEVE SORPTIE VAN GASSEN IN SLURRIES VAN AKTIEVE KOOL IN I,iATER
In  de  chemische indus t r ie  worden dage l i j ks  g ro te  hoevee lheden gassen
gesche iden,  onder  andere  voor  he t  verw j . jderen  van g i f t ige  en  s lech t
r iekende componenten .  H ie r toe  z i jn  ve le  p rocessen on tw j .kkeLd,
gebaseerd  op  versch i l l -en  in  e igenschappen van de  te  sche iden gassen.
Twee op gro te  schaa l  toegepaste  processen z i jn  se lek t ieve  absorp t ie
in  een v loe is to f  en  adsorp t ie  aan een vas te  s to f .
Het schej-den van een gasmengsel door selektieve absorptie in een
v loe is to f  i s  gebaseerd  op  he t  versch i l  in  op losbaarhe id  van de
gasvormige componenten in die vloeistof. Door de keuze van de
v loe is to f  word t  bepaa ld  we lke  component  hoofdzake l i j k  u i t  een mengse l
wordt opgfenomen. Twee belangri jke voordelen van dj. t  proces zi jn:
- Een goede verpompbaarheid van vLoeistof, waardoor het
absorptieproces continu en in tegenstroom kan worden uitgevoerd.
-  De v loe is to f  kan  eenvoud ig  weer  van de  opge los te  component (en)
ontdaan worden, onder andere door verlaging van de druk en verhoging
van de  tempera tuur .
En ige  nade len  z j . jn :
-  Zu ivere  v loe is to f fen  met  een gro te  se tek t iv i te i t  voor  he t  te
sche iden gasmengse l  z i jn  ze ldzaam.
-  De capac i te i t  van  de  v loe is to f fen  is  vaak  ger ing .
Ten gevolge hiervan is het vee1al nodig dat in een groot aantal
evenwictrtstrappen relat j .ef grote hoeveeLheden vl-oeistof in contact
worden gebracht met het te scheiden gasmengsel.
In  de  a fge lopen ja ren  is  vee l  onderzoek  gedaan om de se lek t iv i te i t  en
de capaciteit  van het oplosrniddel te verhogen, Toevoegj.ng van
gesch ik te  chemica l ien  aan een v loe is to f ,  d ie  a1  dan n ie t  een
reversibel.e reactie aangaan met de te verwijderen component, is een
vee l  toegepaste  techn iek .  NadeLen van he t  toevoegen van chemica l i€ in
z iJn  kos ten  van de  gronds to f fen  en  mi l ieuprob lemat iek .
z z o
De tweede scheidingstechniek is de selekti .eve adsorptj-e van een gas
aan het oppervlak van een vaste stof. Verschi l l .en in
opslagcapacj.teiten en sterische en kinetj .sche effecten zorgen voor de
seLektieve werking van adsorbentj .a.
Een verschi l  in capaciteit  van een adsorbent voor verschi l lende
componenten is het gevolg van een verschi l  in sterkte van de
bindi.ngen die deze stof aangaat met die componenten. Aktieve kool- is
bi jvoorbeeld een stof die vooral grote organische moleculen goed aan
het oppervlak bindt.
Het sterisch effect houdt in dat microporieln al leen nolecul"en
doorlaten die klej.ner zl jn dan de porlediameter. Door deze
zeefwerking kunnen de grotere moleculen de vaste stof niet binnen
dringen en op het binnenoppervlak adsorberen.
Het kinetisch effect berust op het verschi l  in dif fusiesnelheid van
de noleculen in het adsorbent. Belangrl jk voor de dif fusj-esnelheid is
de moleculaire interaktie tussen het dif funderend molecuul en de
porlewand. BIJ relat ief l ichte interaktle kan het molecuul langs het
adsorbentoppervlak bewegen en daardoor zelfs versnelde dif fusie
ver tonen (opperv lak te  d l f fus le ) .
Selektleve adsorptie wordt vooral toegepast om klej.ne hoeveelheden
van een bepaalde component uit  een stroom te verwijderen. voordelen
van deze scheidingstechnlek zi jn:
- Regeneratie van de geadsorbeerde componenten is vaak eenvoudig uit
te voeren door bi jvoorbeeld verhoging van de temperatuur en/of
verlaging van de druk.
- De dlkwlj ls hoge capaciteiten van de adsorbentia, waardoor relat ief
slechts kleine hoeveelheden nodig ziJn.
- De binding van de gasmoleculen aan een oppervlak is snel waardoor
slechts een korte contactt i jd in een adsorber nodig is.
Het grote nadeel van processen die gebaseerd zl jn op deze techniek is
dat ze fadlngsgewiJs moeten worden uitgevoerd. Het continu uitvoeren
van zo'n proces geeft grote problemen in handllng ten gevolge van
attr i t ie van de vaste stof.
Voor het scheiden van een gasmengsel moet bi i  voorkeur gebruik
gemaakt worden van een sorptiemiddel dat zolrel een hoge capaciteit
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a ls  se lek t iv i te i t  heef t .  Door  een vas te  s to f  met  een hoge
adsorptj .ecapaciteit  in een vloeistof met selektieve eigenschappen te
brengen wordt aan bovenstaande eisen voldaan.
Voor een systeem bestaande uit  bi jvoorbeeld twee gassen, A en B,
worden de gassen eerst overgedragen naar de vloeistof en van daar
naar de vaste stof; tussen gasfase en vaste stof vindt dus geen
d i rec te  overdracht  p laa ts .  De a f  te  sche iden component ,  b i j voorbee ld
A,  d ie  be ter  in  de  v loe is to f  op los t  dan de  tweede component ,  B .  word t
vervolgens geadsorbeerd aan het oppervlak van de vaste stof. De
vloelstof dient dus als "f i l ter" en bepaalt $relke component
hoofdzakel iJk uit  het gasnengsel wordt gehaal.d om vervolgens
geadsorbeerd te worden, Deze f l l terwerking beinvfoedt de l iggi.ng van
het thermodynamisch evenwicht van het 3-fasen systeem natuurLi jk
niet.  Bi j  het bereiken van de evenwichtstoestand kan de verhouding
van de beladingen van de vaste stof door A en B dan ook geheel anders
zi jn dan de door het verschl l  in oplossnelheid in de vloeistof
verkregen init i6le beladlngsverhouding (dynamische f i l terwerking).
Dit slurryproces is een combj.natle van absorptle 1n de vloeistof en
adsorptie aan de vaste stof. De capaclteit  en selektivi teit  zi jn
verdeeld over twee fasen. Voor het scheiden van een gasmengsel kan
hierdoor gebruik worden gemaakt van een vloeistof die slechts over
een gerlng€ capacitelt  beschikt ln combinatj .e met een adsorbent die
een gerlnge selektivl telt  heeft.  Hierdoor komen vele combinaties van
vaste stof en vloeistof j .n aanmerking dle afzonderl lJk niet aan de
gestelde eisen voldoen,
Bovendien kan een slurry genakkel l jk worden verpompt, waardoor een
contlnue procesvoering mogeli jk wordt, zodat bi j  di t  nieuwe
scheidlngsproces steeds hergebrulk van de sLurry kan plaatsvlnden. De
methode kan ln prlncj.pe ook gebrulkt worden a1s alternatief voor
desti l lat ie. Ontwlkkel lngen i .n deze r lcht ing zouden zeer
energlebesparend kunnen ziJn.
Zoals gesteld, is het absorptieproces 1n een vloelstof langzamer dan
het adsorptieproces aan een vaste stof. Dlt 1s een nadeel. Maar $re
noeten wel bedenken, dat de adsorptie van gas aan een vaste stof zeer
snel ls en dat er leglo processen bestaan, waarblJ de absorptle in
e6n vloelstof normall ter plaatsvindt (denk aan al le
dest i l ra t ieprocessen) .  Bovend ien  kan de  overdracht  aanz ien l i j k  worden
versneld door gebruik te maken van een kleine concentrat ie ( sub )
mic rondee l t j  es .
Het drie-fasen slurryproces zou kunnen worden uitgevoerd in ook voor
gas-v loe is to fp rocessen gebru ik te  appara tuur ,  zoa ls  een be l . Ienzu i l  o f
een gewone des t i l l a t ieko lom met  zeefp la ten .  Gepakte  ko lommen zu l len
het nadeel van verstopping hebben. hoewel dit  sterk afhankeli jk zal_
z i jn  van de  dee l t jesd ia rne ter  van de  vas te  s to f .
In dit  proefschrif t  zi jn de resultaten beschreven van onderzoek naar
absorptie van gassen in een slurry. ALs model.stoffen zi jn etheen en
propaan (gassen) ,  water  (v loe i .s to f )  en  ak t ieve  koo l  (vas t )  gebru j .k t .
Een algemene inleiding over stofoverdracht bi j  3-fasen systemen wordt
gegeven in hoofdstuk 1.
Hoofdstuk 2 behandelt de absorptie en adsorptie van zovrel propaan als
etheen in een slurry van aktieve kool en water. De capacitej_ten en
sorpti .esnelheden zi jn bepaald in een onder atmosferische
omstandigheden bedreven geroerd-vat-absorbeur.
Hoofdstukken 3 en 4 beschri jven de absorptie van propaan-etheen
gasmengsels in akt ieve kool-vraterslurr les. Behalve de bestudering van
de grootte van de weerstanden voor stofoverdracht is veel aandacht
besteed aan de wederzl jdse beinvl-oedlng van het sorptiegedrag van de
twee gassen. Zowel de deelt jesdiameter, de vaste stofconcentrat ie aLs
de 1n l t i6 le  gasmengse lsamenste l l ing  z iJn  gevar ieerd .  Deze
experimenten zi jn uitgevoerd in een ladingsgewijs bedreven geroerd-
vat-absorbeur.
Hoofdstuk 5 beschri j f t  de absorptie van etheen, propaan en mengsels
van be lde  gassen in  koo l -waters lu r r ies  in  een be l lenzu1 l .  De
bellenzui l  is als model gekozen voor een (semi-)continu bedreven





Append ix  1  beschr i j f t  de  inv loed van vas te  s to f  dee l t jes  in  een
v loe is to f  op  de  he ldere  v loe is to f  hoogte  en  de  vo lumet r ische gas-
vloeistof stofoverdrachtscoi i f f ic ient in een in dwarsstroom bedreven
zeefp laa tko lom.  D i t  ko lomtype l i j k t  he t  meest  gesch ik t  om de
sche id ing  van gassen met  behu lp  van s lu r r ies  op  indus t r ieLe schaaL
u i t  te  voeren,  omdat  een gro te  gasbe las t ing  moget i j l<  i s  b i j  re la t ie f
kleine slurrydebj.eten zonder dat verstopping optreedt.
In appendix 2 j-s de versnel l ing van de gas-vL'oeistof stofoverdracht
ten  gevo lge  van de  aanwez ighe id  van k le ine  deeJ- t jes  in  de  grens laag
beschreven.
De resu l ta ten  van exper imenten in  een 3- fasen ge f lu id iseerd  bed z i jn
beschreven in appendix 3. De overgang van het heterogene naar het
homogene bel lengebj-ed hangt beneden een bepaalde gassnelheid alfeen
af van de vloeistofsnelheid. Voor deze overgangssnelheid is een
re la t ie  gegeven d ie  ge ld ig  i s  voor  ve1e 3- fasen sys temen.
Om uiterst kleine veranderingen in de gasmengselsamenstel l ing te
kunnen meten is een meettechniek ontwikkeld die beschreven staat i .n
appendlx 4. Deze gasanalysator is gebaseerd op de afhankeli jkheid van
de ge lu idssne lhe id  van de  gassamenste l l ing .
Ten slotte wordt in appendix 5 de lnvloed van het niet vert ikaal
staan van een bel lenzul l  op de axiale menging van de vloeistof en de
gasfraktle 1n de kolom beschreven. Uit de experimenten volgde dat het
nj.et precies in het lood staan van zo'n kolom weinig invloed heeft op
de gasfraktie terwlj l  de vloeistofmenging sterk wordt verhoogd ten
opzlchte van de loodrechte posit ie. De axiale menging neent ook sterk
toe biJ toenemende kolomdiameter bi j  een constante uitwiJking.
